











































と表すことができるG ここで B~' ~ま結晶場パラメータでスカラー量である。一方， 0':: は Jz などと再議に (2J+ 1)行(2J+ 1) 














と書くことができる。 gJはランデのglN子， μBはボーア磁子であるc ここで，異なるイオン賠の交換程互作君を分子場
として考えて分子場定数えを導入すると，議場Hは外場Haと磁{とMに比{列する分子場品fの和であるので，






的の Zeeman 項老摂動として扱ってよい場合を考える。磁場を z方向にかけた場合の議化率X~EF は以下のように求めら
れる。
菅 〉'， I(iIJzlめ矧iの引)12e一Eι町';(片ksT 1 
X~EF = 吟半芝 I~ k
H吋T +午z沼主EPi足l(jl帆刷廿悦制λ品州i民凶附毛羽 (7) 
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Ei'Pp = _!!_Oe-!'，ikBT 
~~> n + me-!J.lkBT 
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C=一一一kBT2 (1 + 2e-fjfぬT戸
(14) 
となる。図3の上留に比熱の塩度抜存性を示す。上記のとおり，kBT / 
1:. = 1 /2.65 = 0.38でさークが現れる。比熱が同じで島れば，もちろん
エントロビーも式(13)に従うので同じであるということになる。しか
し，握度を上げて上の準位まで十分に励記された状態では，エント百






計算で出てくるエントロピ-Rln3を足すと， Rln2 + Rln3 = Rln6とな





















































































C2v = {E，C2，σμσJ 





凡lA. 1 ( 
1 ーこと='-;12 x 1 + (-2) x 1 + 0 x 1 + 0 x 1= 0 
M 4t 
MAヲハ
CA2 = M υ 
MB1 を






















C2 C4，C43 σx，σY 

















































































































作在， l'豆等操{乍Eとした。しかし，変換されるものがスピン関数の場合には 3600 回転により持号が変わり.7200 @l転し
たときに拐めて元に戻る。このとき 360σ 回転の対称操非をR，7200回転をEとする。回転EとRに対して異なる変換
行男(表現行男〕が得られるので，このような表現は2語表現と呼ばれるc 表4の0群の指標表において，r1 ~もは軌
道関数を基底とする表現む価表現)であり， r6 ~乃はスピン関数を基底とする 2額表現である。また 2 錨表現のとき，
軌道関数の元々の対称操作群のすべての要素仁 360度回転Rを与えた群(表4の21子日，4C32R， 4C3R等)を加えた





表4:0詳の指標表。 E R 4C3 4C32 3C2 3C4 3C43 6C2' 
4C3
2R 4C3R 3C2R 3C43R 3C4R 6C2'R 
rl 1 l 
r2 1 1 1 1 1 -1 -1 -1 
r3 2 2 -1 明 l 2 。 。 。
r4 3 3 。 。 -1 1 -1 
r5 3 3 。 。 -1 -1 1 
r6 2 -2 。 九五 一信 。
r7 2 -2 。 -{2 イ三 。












3 J sin (4 '守)
荒:杓)=詐号
表5のJ= 5/2多重項の表現が0群の可約表現になっているので，これを0群について龍約すればよい。 Ce辻 Jが半
整数，すまわちスピン関数になるので， r6，r7，rgの二重群を考える。ここで， Mを全対称操作の数とすると，
MCr6 = (6x2)+ (C-6) x (-2)) + (C-V2) xV2x6)+(古川一古川6)= 0 







E R 4C3 4cl 3C2 3C4 3C43 
4C32R 4C3R 3C2R 3C43R 3C4R 
o 0 0 泥沼時66 J=5/2 
(32) 
(33) 
M = 1 + 1 + 8 + 8 + 6 + 6 + 6 + 12 = 48
iV1cL MCr_ 討Cr"

















sin U .71") 1 
( 竺可斗)トド=Js司吋i
3 } 位m叫8吋U.守引) 
2勺:司Xぺ伊判(~門竺斗)トド=JJ」s討in也時註
3.) si也n(台3. 守引) 
C2ん山ぷぷ:羽x(刑(収伺π的)=当と臼}= i -
'^../ sinU・71") 1 
表6:0群の立す称操作に対する J=4多重項の指壌.
R 4C3 4C3
2 3C2 3C4 3C43 
4ClR 4C3R 3C2R 3C43R 3C4R 








MCrl = (9 x 1) + (1 x 1 x 3)+ (1 x 1 x 3)+ ( 1 x1 xか(1x 1 x 6) = 24 
MCrl = 0 
MCr3 = MCr4 = MCr5 = 24 
(38) M= 1+4+4+3+3+3+6=24 
より，
(39) Cr2 = 0， Cr! = cr3 = Cr4 = Cr， = 1 
(40) 
であり，すなわち Jニ4の可約表現IIJ=4は










表 7:P~+ イオンの 32)点群における結晶場分裂
i結品点群 |結晶場準位
立方品系 (cubic) Oh，O，Td r1 (1) fi r3(2) fi r4(3) fi rs(3) 
Th，T r1 (1) fi r23(2) fi 2r4(3) 
正方晶系 (tetragonal) D4h， D4， D2d， C4v 2rl (1) fi r 2(1) fi f3(1) fi f 4(1) fi 2rs(2) 
C4h，S4，C4 3r1 (1) fi 2r2(1) tD 2r3(1) tD 2f4(1) 
書写方品系(宜方晶系orthorhombic) D2h，D2，C2v 3rj(1) fi 2r2(1) fi 2r3(l) tD 2r4(1) 
六方晶系 (hexagonal) D6h， D6，D3h， C6v rl(1) fi r3(1) fi f4(1) fi f5(2) fi 2r6(2) 
C6h，C3h，C吾 r j (1) fi 2r 2(1) fi 2r 34(2) fi f56(2) 
三方品系 (trigonal) D3d，D3，C3v 2r1 (1) fi r2(l) fi 3r3(2) 
C3i(S6)，C3 3rl (1) tD 3r 23(2) 
単斜晶系 (monodinic) C2邑，Cs(Clh)，C2 5rj(l)ffi4f2(1) 






チ{CEF= B~(O~ + 50:) + ~(O~ -210~) (41) 
ここでは，式。)と同議.0;:はスティープンス等髄演算子，B':;は結晶場パラメータである。この式はパラメータ W と
xを用いて，
r 0~+50~ 09-210;1 











示す [6]0この図は，論文 [6]の著者であるK.R. Lea， M. J. M. Leask， W. P. Wolfの頭文字をとって， "LLW"の留と呼ばれ
ることもある。例えば，Wが正でx=Oであれば，結晶場準誌はエネルギーの低い方かられ一重項， [5三重項， [4三重











既約表瑛 披動関数 lz 
τ1 























(a) 11 model (b) 13 model (c) 15model 
x=-0.8 x=O x=開 T





三呈三三日 84K 皇室主E 日 80K
芸--呈 1556K =主E芸 1560K =ロ=ζ60K 
一一-11 0 13 0 謹呈=['5 0 






































































r3 og=4(2J/-ι2 -J/) 
02=JF(ι2 _ J/) 
OX)， =子(JxJy+ JyJx) 
r5 OYZ =手(JyJz+ JzJy) 





























































r8 I 4 -4 -1 1 0 0 0 




M Crl = (16 x 1) + ( 16x 1) + (1 x 1 x 8) + (1x 1 x 8) = 48 
MCr2 = MCr3 = 48 
MCr. = MCr5 = 96 
M = 1 + 1 + 8 + 8 + 6 + 6 + 6 + 12ニ48
Crl = cr2 = cr3 = 1， Cr4 = crs = 2 





となる。ここでじは桓等譲算子である。従って自由度は，語気双極子の [4(Jx，}y，}z)，電気回極子のむ (og，O~) と r5
(OYZ' Oz:n 0λy)，磁気八極子の [2(T xyz)， [4 (T';， T;， T:)， [5 (T~， T~， Tf)の合計 15値と主る。
次に， Pr3+の立方品。群の結品場で基室状態となっうる非クラマース r3二重項と [1一重項の例を考えてみようo [3 
二重項が基底状態となっているものに反強四極子秩序を示すPrPb3がある。
表 12:0群での [31主びその積表現 r3② [3の指諜表.
[3 I 2 (2) -1 -1 2 0 0 




M Crl = (4 x 1) + (1 x 1 x 4)+ (1 x 1 x 4)+ (4 x 1 x 3)= 24 
MCr2 = MCr3ニ 24
MCr4 = MCrs = 0 
M= 1 +4+4+3+3+3+6=24 
Crl = cr2 = cr3 = 1， cr4 = cr5 = 0， 












ができる。したがって，その独立自由度を計算するためには，rl E:D r4の覆表現(r1E:Dr4) x (r1 E:Dr4)について考えればよ
い。 prスクッテルダイトにおいてPrサイトの点群は立方品五群であるが，これまで詞接0群で考えることLこする。指
壊は表 13のようになる。和表現の指標法，穫表現と同じように単純に値を足し合わせたもので島る。
表 13:擬四重項r1E:D九五主びその積表現(r1E:D r4)②(r1 E:Dr4)の指標表.
rj 1 (1) 1 1 
r4 3 (3) 。。開1 1 1 
r1 E:Dr4 4 (4) 。2 2 。
(r1 E:Dr4)0 (r1 E:Dr4) 16 (16) 。4 4 。
この指標から， (rl er4)②(r1E:Dr4)を表4のo群り指諜表を用いて簡約すると，
これらの計算より
MCr1 = (16 x 1) + (1 x 1 x 4) + (1 x 1 x 4) + (4 x 1 x 3) + (4 x 1 x 3) = 48 
MCr2 = 0 
MCr3 = 24 
MCr4 = 72 
MCrs = 24 
M = 1 トー4+4+3+3+3+6=24 
Cf2 = 0， cr3 = crs = 1， cr1 = 2， c口=3





となる。ここで， 2つのれのうち 1つは恒等積算子である。従って，磁気双極子r4(Jx， ly， lz)，霊気回嶺子のr3(og ， O~) 





の点群は立方晶0群である。上述したとおり， Pr3+ (J = 4)の9重Lこ縮退した基底J多重項は，立方晶Oh群での結晶場
効果により Ih=4=日(1)E:D r3(2) E:D r4(3) fi rs(3)に簡約される。結晶場によるエネルギー準位の分裂は，非弾性中性子散
乱実験かち図 14のように決定され[7]，基誌状態は非難i監のr3二重項，第一融起状謹はじ三重項である。すでに述べ
たように，基底状態と主っているお二重項は.r3対称性の四極子og，o~ とら対称性の八橿子 Txyz の自由度を持ってい
る。ここで熱力学第3法閣により.T-唱において r3の二重縮退は何らかの機構にょっ解かれなぜればなら急いo PrPb3 













より 4つに分裂し，さちに基底状聾の [3二重項は AFQ
秩序によりその縮退を解く。
4.2 反強自謹子鞍序
Bucherらが 1974年に報告したPrPb3の比熱の温度依存性老図 15に示す[10]0TQ = 0.35 Kのピークは二次相転移を示
している。しかし，ゼ、ロ磁場での中性子回読実験で泣 TQ以下で麗気反射が観測されないので，TQで磁気転移は起こっ















? ? ? ? ?告;.1 争{Q'(111 
榊 1














とともにブロードになり 0.90Kで急くなる。このことから， 7.5T 
付近に AFQ秩序相から常磁性椙への相境界が示唆される。




































dTIl C oM _.:: l¥(ー)+企(一一)=0 ~~ dB -'T' -'oT 
ここで，高温から抵温へ棺壌界を模切る方向在正とすると，l¥(C/めは常に正であるので，dTo/dB> 0であれば企(oM/δT)
く Oとなる泣ずである。題 20の杷罰で， 6T以下ではdTQ/dB>0が成り立っている。図 19の議fヒの撞度変fヒから，温
度老下げていくとおで礎化Mの温度撤分揺数は負に大きく在るc たしかにl¥(δM/δT)くOと主っていることが分かる。
一方， 6T以上ではTQ辻磁場とともに低温翻にシフトしていき，dTo/dBく0となる。礎北の温度変fとから， r霊童を下げ
ていくと TQで礎1とMの温度撒分課数は負から正にまり，l¥(oM/δT) > 0となる。ここでも同様に，エーレンフェストの
関揺式が或り立つことが分かる。このように，湿度・曜場相留におけるおの礎場変化を説明すること註，磁fヒの温度故
存性老理解することと等f重であると言える。
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チ(A(B)=何百F-gJf.le1H一(Kj(J)B(A) + K2(J弘前)J-Kn[{Og)B(A)Og + (O~)B(A)O~] ーら(Tß)B(A) (57) 
ここで，gJはランデの g因子(=4/吟， μBはヰミーア磯子である。チ{CEF註結晶場のハミルトニアンで，
o? -50~ o~ -210~ 
何回F= W[xー~+(1 -lxDーと一一~]
60 '" 1260 
(58) 
である。ここで，パラメータである W とxの鑓は.E8山ちが用いた w=ー0.45Kとxニ0.39とした [14]0Kj， K2は第一
近接と第二近接の誰気双檀子関の相互作用.Kn泣むの四極子og，O~ にそれぞれ働く相互作用，らは八題子 Tp 間に費量






















Model (G s=4 mK) 
lE IE 
? ? ?0.4 
(b) B=8T 




• 1_' • 、













関22:PrPb3の TQの磁場方向最存性。議場の大きさは (a)4 Tと





さらに磁場を高めていくと，事情が異主ってくる。国22(む)に 8Tにおける TQの磁場方向故存性老示す。 [100]方向に
8Tかけると AFQ秩序が壊れるため詣磁性状態となっているが， [1∞]から磁場老 10deg.程産傾けると TQがあらわれ
る。そして，TQは[1101方向lこ向かっていったん上昇するが， (110)'こ近付くと急畿に下がって消える。一方， (11句方向































磁場方向 西極子秩序変数 磁場誘起反強磁性成分 対称a註
[001] 03 Jz C4v (rl) 
02 C4v (r3) 
[110] 09 2 Jx + Jy C2v (rl) 
02 Jx -Jy C2v (r4) 
[111] 03 2Jz指 Jx-Jy C3v (r3) 。: ι-Jy C3v (r3) 
(a) O~ AFQ 
(010) B 1[110] 
t )" 















に沿った Qスキャンを O盈125Kく Tく 0.81
互の謹境範囲で行っている。 Tく TQ= 0.65 
K (B = 4 T)では，長躍期変語構造に対応す










起反強磁性成分の一次の結合項によって生じたものである [23Joさらに掻護老下げると，一次転移が現れる Tt= 0.45 K 
(B = 4 T)以下で ql~こ加えて ql' =0/2:1315， 1/2， 0)で3次の高調披反射が観測される。これはサイン譲構造から矩形波構
造への椙転移である。密25の内挿図のOは核反射を.-詰0.125瓦.4Tにおいて観瀕された磁場誘起の磁気反射の位霞
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B 1[1 -1 0]にかけ，散乱面をその磁場と垂甚な (hhめにとると.6.5T以上でq= (0 d 1/2) (0 1/50)に磁気反射が出現した
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5.1 カゴ状物質量T2X20(R:希土類，T:遷移金属，X:Al， Zn) 










いる [29]0このサイクロトロン費量は議場により急識に減少し， [110] 
国 30: カゴ~I天化合物 RT2X20 (R:者土類，
T:遷移金忌X:Al， Zn)の結晶構造。
方向の磁化過程は Hm= 12 Tでメタ酸在を示す。これらは4f電子と伝導電子の強い混成効果によるものであると考えら
れている。また弾性定数の禅定から，結晶場効果はかなり小さいことが報告されている [28]0





まず， PrIr2Znzoの5量生率と逆磁化率の謹裏変化を囲3Hこ示す。逆説北率は 30Kから 350KまでのJ1;.いi量産範酉で富
績にのることは，カゴ状の結晶構造から期待された還り結晶場勢果が小さいこと老反映している。有効掻気モーメントは
3.49(2)向 IPrと見積られ， fを3+の3.58μBtこ近い植を譲ることから.Prイオンの価数は3艇であるG また，需磁性Curie
温震はそれぞれ -2.3Kと主り.Pr3+イオン慌にはたらく磁気詔互作荊は反強的で弱い。図 31の挿入国に示した議イヒ率
の温度変色に着呂してみると， 10K以下で降温とともに一定植に近付く Van-Vleck常磁性的な振る舞いを示すG これよ
り，結晶場基底状態註非磁性のじ一重項かじ二重要であると予想されるc いずれが結晶場基症状態であるか調べるに





できる。単結晶を毘いて瀕定した磁化の磁場変化在国 33tこ示す。 2T以上で明瞭ま異方性が現れ，磁場を [100]方向に
かけた方が.[1101，[111]方向よりも磁化が大きくなる。基底状態をむ二重項，第一勧起状態を九三重項として計算し
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3He-4He希釈冷涼機を用いて準断熱法による 0.06Kまでの比熱と 0.05王までの難生を挺定した。国 35に示す出熱のi量











































ゼロで観謝された TQでのシャーブpなピークは，議場老かけると B=lTで2つに分かれる。高謹傭の TQ1のピー クは，
議場の増加とともに高温倒ヘシフトする。一方，f5;謹側{の TQ2のピークは 2Tまで誌抵温慎1Hこシフトするが，それ以上
の議場で泣高遠祖U~こシフトし， 3.5Tで消えるつ一方， BII[llO]の結果を図38に示す。 B1[10]の場合と異なり.TQは
磁場中でも分裂せずに高温側へとシフトしていく。これらの結畏から得られた転移温度を，因坊の温度・礎場相匿にま




弾性定数(Cl1・ C12)/ 2の誼度依存牲を示す。 (Cl1-C12) 12は， 7Kから TQまでで約0.4%程寵のソフト北を示し.TQ 





























































同彰状の LaIr2Zn20(Tc =0.6 K)を逆向きに巻いたもう片
方のコイル舟にセットした。温度老下げると，交流説北
率はLaIr2Zn20のTc= 0.6Kでマイスナ一反難住により増
加し，さらに軒並立Zn20のTc= 0.05 Kで減少する。 Tcで
の磁化率の変化は両者で同軽度となるので，民主2Zn20に
おける超伝導の体積分率は詔ぽ100%である。このことか
ら，Tc = 0.05 K以下では超缶導と AFQ秩序が共存して
いることが分かった。
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